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(54) Bezeichnung: Brennstoffzelle und Verfahren zu ihrer Regelung 

(57) Zusammenfassung: Ein Ausfuhrungsbeispiel der vor- 
Ilegenden Erfindung stellt eine Brennstoffzelle zur Verfu- 
gung, welche ein Elektrolyt mit wenigstens einem Proto- 
nenleiter, einer Brennstoffelektrode, vorgesehen an einer 
ersten Seite des Elektrolyts, einer Oxidationsmittelelektro 
de. vorgesehen an einer zweiten Seite des Elektrolyts, we- 
nigstens einer inneren Elektrode. vorgesehen in dem Elek- 
trolyt. und eine Einrichtung zum Aniegen einer elektrischen 
Spannung, vorgesehen entweder zwischen der inneren 
Elektrode und der Brennstoffelektrode oder zwischen der 
inneren Elektrode und der Oxkiationsmittelelektrode. ent- 
hdlt. Andere Ausfuhrungsformen enthalten Herstellungs- 
verfahren und die Ven^rendung und die Regelung der 
Brennstoffzelle. 
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Beschreibung 

[0001] Diese Anmeldung basiert auf und bean- 
sprucht die Prloritat der Japanischen Patentanmel- 
dung Nr. 2002-221906, eingereicht am 30. Juli 2002. 
deren gesamter Inhaltdurch Bezugnahme hierin ein- 
bezogen wird. 

GEBIET DER ERFINDUNG 

[0002] Die vorliegende Erfindung bezleht srch auf 
eine Brennstoffzelle. Insbesondere betrifft die vorlie- 
gende Erfindung eine Brennstoffzelle einschlieftlich 
eines Protonen leitenden Elektrolyts und ein Rege- 
lungsverfahren der Brennstoffzelle. 

Stand der Technik 

HINTERGRUND DER ERFINDUNG 

[0003] Es wird erwartet. dass Brennstoffzellen welt- 
hin als eine Energiequelle fur Fahrzeuge (EV/HEV) 
bei der Verwendung im Haushalt und ahnlichem ver- 
wendet werden. Verschiedene Arten von Brennstoff- 
zellen wurden gemaB der Art des Elektrolyts unter- 
sucht und entwickelt. Die einen Protonenleiterfurdas 
Elektroiyt enthaltende Brennstoffzelle wird durch eine 
Phosphorsaure-BrennstofTzelle (PAFC) und eine 
Hochpolynnerfestbrennstoffzelle prasentiert. Insbe- 
sondere ist eine Hochpolymerfestbrennstoffzelle fur 
die Energieerzeugung fur elektrische Fahrzeuge und 
fur die Haushaltsverwendung anv^endbar, da die 
Hochpolymerfestbrennstoffzelle relativ klein und fur 
den Niedertemperaturbetrieb geeignet ist. 
[0004] Mit der Brennstoffzelle einschliedtich dem 
Protonenleiter als Elektroiyt konnen zu einer Anode 
zugefuhrte Brennstoffe wie Wasserstoff und Metha- 
nol als eine Brennstoffelektrode oxidiert werden, um 
das Elektron und das Proton zu erzeugen. Das Pro- 
ton erreichteine Kathode, die als Oxidationsmittelse- 
lektrode dient uber den Protonenleiter, der als das 
Elektroiyt dient, um mit dem der Kathode zugefuhrten 
Sauerstoff und dem von der Anode uber eine externe 
Ladung zugefuhrten Elektron zu reagleren. um letzt- 
endlich Wasserzu erzeugen. In diesem Fall wird die 
dem freien Energieaustausch entsprechende elektri- 
sche Spannung bei der Erzeugung des Wassers 
durch die Reaktion zwischen dem Brennstoff und 
dem Sauerstoff als die maximale elektrische Span- 
nung zwischen der Anode und der Kathode erzeugt. 
Diese elektrische Spannung wird als elektrische En- 
ergie erhalten. 

[0005] Trotzdem ist die vorher eriauterte Betriebs- 
welse eine idealistische Betriebsweise der Brenn- 
stoffzelle und verschiedene Phanomene reduzieren 
die Leistungsfahigkeit der Brennstoffzelle und ver- 
schlechtern Materialien in der tatsachlichen Brenn- 
stoffzelle. Ein Grund fur die voranschreitenden Nach- 
teile ist die Gaspermeabilitat einer lonenaustausch- 
membran, die als Protonenleiter dient. Idealenveise 



treten nur Protonen durch den Protonenleiter und der 
Protonenleiter blockiert vdllig das als ein Oxrdations- 
mittel dienende Sauerstoffgas und das als der Brenn- 
stoff dienende Wasserstoffgas. Jedoch kann mit her- 
kommlichen lonenaustauschmembranen ein signifi- 
kantes Ausmafi an Gaspermeation durch den Proto- 
nenleiter beobachtet werden. 
[0006] Bei der Gaspermeation werden die Gase ge- 
mischt, um die elektrische Spannung der Zelle zu re- 
duzieren. Ferner wird bei der Reaktion des durchge- 
drungenen Gases die lonenaustauschmembran ver- 
brannt, was in einem unerwunschten Loch in der 
Membran resuitiert und im schlimmsten Fall kann die 
Zelle immobil oder nicht mehr betriebsfahig werden. 
[0007] Mit Blick auf die Permeation des Gases kann 
das Wasserstoff die Membran durchdringen, um die 
Kathodenseite zu erreichen. oder der Sauerstoff 
kann die Anodenseite uber die Membran erreichen. 
[0008] Die Japanische Patentoffenlegungsschrift 
Nr. 6-103992 beschreibt eine Hochpolymerfestelekt- 
rolytbrennstoffzelle einschiie(ilich einer Katalysator- 
schicht in einer lonenaustauschmembran, elektrisch 
Isoliert von der Anode und Kathode, um das Absin- 
ken der elektrischen Spannung der Zelle durch die 
Gaspermeation iiber die lonenaustauschmembran 
zu verhindern, und es zu ermoglichen, die Kohlen- 
wasserstoffaustauschmembran einzusetzen, weiche 
preiswerter als die lonenaustauschmembran Ist. 
[0009] Bel der in der Japanischen Patentoffenle- 
gungsschrift Nr. 6-103992 beschrlebenen Brennstoff- 
zelle werden der Wasserstoff, der von der Anode zu 
der Gegenelektrode durchdrlngt, und der Sauerstoff, 
der von der Kathode durchdrlngt, durch Reaktion mit- 
einander in einer senkrecht zu der Richtung der Per- 
meation des Gases in der lonenaustauschmembran 
angeordneten Katalysatorschicht verbraucht. um das 
Wasser zu erzeugen. Folglich wird die Gaspermeati- 
on gesenkt, um den Abfall der elektrischen Spannung 
der Zelle zu unterdrucken. 

[001 OJ Die in der lonenaustauschmembran ange- 
ordnete Katalysatorschicht gemafi der Japanischen 
Patentoffenlegungsschrift Nr. 6-103992 wird als fur 
die lonenaustauschmembran beschrieben, weiche 
durch Austausch eines durch die Kathodenreaktion 
erzeugten Radikals in ein inaktives Material schutzt. 
um es zu ermoglichen eine Kohlenwasserstoffionen- 
austauschmembran zu venwenden, weiche durch 
Radikale angreifbar ist. 

[0011] Trotzdem, obwohl Wasserstoff und Sauer- 
stoff nur vollstandig in der Katalysatorschicht in der 
lonenaustauschmembran verbraucht werden. wenn 
ein stochiometrisches Verhaltnis des von der Katho- 
de durchdringenden Sauerstoffs und des von der An- 
ode durchdringenden Wasserstoffs 1:2 ist (d.h. Sau- 
erstoffiWasserstoff = 1 :2), wird bei dem vorhergehen- 
den Verfahren das Gas, das eine Permeationsmenge 
mit einem anderen stochiometrischen Verhaltnis des 
Sauerstoffs oder des Wasserstoffs zueinander ent- 
halt. nicht verbraucht und erreicht die Gegenelektro- 
de. Falls ferner der Wasserstoff und der Sauerstoff 
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auf einem Platinkatalysator reagieren. wird ein Radi- 
kal erzeugt. falls das Potential des Platinkatalysators 
niedriger als ein vorbestimmtes Potential ist. Falls 
folglich der Platinkatalysator in der lonenaustausch- 
nnembran angeordnet wird, wird ein Radikal in Ab- 
hangigkeit vom Potential des Platinkatalysators er- 
zeugt, das von der Wassererzeugung bei der Reakti- 
on von Sauerstoff und Wasserstoff abweicht und die 
Membran verschlechtert. 

Aufgabenstellung 

[0012] Folglich gibt es einen Bedarf fur eine Hoch- 
polymerfestelektrolytbrennstoffzelie vorhanden, wel- 
che die chemische Verschlechterung von Materialien 
wie etwa lonenaustauschmembran durch Erzeugung 
eines Radikals, die Beschadigung der Zelle aufgrund 
von Verbrennung und den Ausgabeabfall der Brenn- 
stoffzelte, induziert durch die Permeation von Was- 
serstoff Oder Sauerstoff durch die lonenaustausch- 
membran, verhindert. 

ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG 

[001 3] Im Lichte des Vorhergehenden stellt ein Aus- 
fuhrungsbeispiel der vorliegenden Erfindung eine 
Brennstoffzelle zur Verfugung. welche enthalt: 
ein Elektrolyt, das wenigstens einen Protonenlelter 
enthalt; 

eine Brennstoffelektrode. vorgesehen an einer ersten 
Seite des Elektrolyts; 

eine Oxidationsmittelelektrode, vorgesehen an einer 
zweiten Seite des Elektrolyts; 
wenigstens eine innere Elektrode. vorgesehen in 
dem Elektrolyt; und 

eine Einrlchtung zum Aniegen elektrischer Span- 
nung, vorgesehen entweder zwischen der Inneren 
Elektrode und der Brennstoffelektrode Oder zwischen 
der inneren Elektrode und der Oxidationsmittelelekt- 
rode. 

[0014] Ein weiteres Ausfuhrungsbeispiel der voriie- 
genden Erfindung stellt ein Verfahren zur Erzeugung 
von Elektrizitat zur Verfugung, welches das In Kon- 
takt bringen wenigstens eines Brennstoffs und we- 
nigstens eines Oxidationsmittels mit der vorherigen 
Brennstoffzelle beinhaltet. 

[0015] Ein weiteres Ausfuhrungsbeispiel der vorlie- 
genden Erfindung stellt ein Verfahren zur Herstellung 
der vorherigen Brennstoffzelle zur Verfugung. wel- 
ches ein elektrisches Verbinden der Einrichtung zur 
Aniegung einer elektrischen Spannung zwischen der 
inneren Elektrode und der Brennstoffelektrode oder 
zwischen der inneren Elektrode und der Oxidations- 
mittelelektrode beinhaltet. 

[0016] Ein weiteres Ausfuhrungsbeispiel der voriie- 

genden Erfindung stellt ein Verfahren zur Regelung 

einer Brennstoffzelle zur Verfugung, 

wobei die Brennstoffzelle enthalt: 

ein Elektrolyt einschllefltich eines Protonenleiters; 

eine Brennstoffelektrode, vorgesehen an einer ersten 



Seite des Elektrolyts; 

eine Oxidatlonsmittelelektrode, vorgesehen an einer 

zweiten Seite des Elektrolyts; 

wenigstens eine innere Elektrode. vorgesehen in 

dem Elektrolyt; 

wobei das Verfahren enthalt: 

Regelung einer Bewegung des Brennstoffs oder des 
Oxidationsmittels in dem Elektrolyt durch Aniegen ei- 
ner elektrischen Spannung entweder zwischen der 
inneren Elektrode und der Brennstoffelektrode oder 
zwischen der inneren Elektrode und der Oxidatlons- 
mittelelektrode. 

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN 

[0017] Die vorhergehenden und zusatzliche Merk- 
male und Eigenschaften der vorliegenden Erfindung 
werden deutlicher anhand der folgenden ausftihrli- 
chen Beschreibung betrachtet mit Bezug auf die bei- 
gefijgten Zeichnungen, in welchen gleiche Bezugs- 
zeichen gleiche Elemente bezeichnen. 
[0018] Fig. 1 zeigt einen Querschnitt eines Haupt- 
abschnitts eines Ausfuhrungsbeispiels der erfin- 
dungsgemafien Brennstoffzelle. 
[0019] Fig. 2 zeigt einen Querschnitt eines Haupt- 
abschnittes eines weiteren Ausfuhrungsbeispiels der 
erfindungsgemalien Brennstoffzelle. 

AUSFOHRLICHE beschreibung der ERFIN- 
DUNG 

[0020] Verschiedene andere Aufgaben, Merkmaie 
und vorhandene Vorteile der voriiegenden Erfindung 
werden vollstandlger eingeschatzt, wenn dieselben 
besser aus der voriiegenden ausfuhrlichen Beschrei- 
bung der bevorzugten Ausfuhrungsbeispiele der Er- 
findung verstanden werden. 

[0021] Um das Potential einer inneren Elektroden- 
schicht zu regeln, wird ein Schaltkreis zum Vorsehen 
eines elektrischen Stroms zwischen der inneren 
Elektrodenschicht und einer Brennstoffelektrode, wie 
in Fig. 1 gezeigt. gebildet. Durch Regelung des Elek- 
trodenpotentials der inneren Elektrodenschicht wird 
die Penmeation des Brennstoffs und des Oxidations- 
mittels zu der gegenuberilegenden Elektrode verrin- 
gert. 

[0022] Das Ruhepotential der inneren Elektroden- 
schicht wird gemafi der Konzentration des Brenn- 
stoffs und des Oxidationsmittels bestimmt. welche 
die innere Elektrodenschicht durch Permeation des 
Protonenleiters erreichen. Bel der Wasserstoff als 
den Brennstoffzelle und Sauerstoff als das Oxidati- 
onsmittet enthaltenden Brennstoffzelle zeigt das Ru- 
hepotential der inneren Elektrodenschicht einen ne- 
gativen Wert nahe dem Wasserstoffelektrodenpolen- 
tial, falls die Permeation des Wasserstoffs grofier als 
die Permeation des Sauerstoffs ist. Im Gegensatz 
dazu zeigt das Ruhepotential einen positiven Wert 
nahe dem Sauerstoffelektrodenpotential, falls die 
Permeation des Sauerstoff grower als die Permeati- 
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on des Wasserstoffs ist. Der Grad der Wasserstoff- 
und Sauerstoffpermeation wird durch die Permeabili- 
lat des Prolonenleiters relativ zu dem Wasserstoff 
und Sauerstoff und dem Gaszufuhrdruck bestimmt. 
[0023] Falls das Ruhepotential negativ und nahe 
dem Wasserstoffelektronenpotential ist, wird der 
durchdrlngende Sauerstoff durch die Reaktion mit 
dem uberschussigen Wasserstoff in der inneren 
Elektronenschicht verbraucht. Ein Radikal wird bei 
dem negativen Potential naher zu dem Wasserstoffe- 
lektronenpotential erzeugt. Ferner durchdringt uber- 
schussiger Wasserstoff den Proton enleiter zu der 
Sauerstoffelektrode. 

[0024] Falls der oxidierende eiektrische Strom so 
vorgesehen wird, dass das Potential der inneren 
Elektrodenschicht 2 in einem in der Fig. 1 gezeigten 
Schaltkreis positiv ist, wird die Erzeugung des Radi- 
kals verrlngert und der uberschussige Wasserstoff 
wird in der inneren Elektrodenschicht 2 oxidiert und 
folglich die Permeation des Wasserstoffs zu der Sau- 
erstoffelektrode (eine Oxidationsmittelelektrode 1) 
verringert. 

[0025] Falls das Ruhepotential der Inneren Elektro- 
denschicht 2 positiv und naher zu dem Sauerstoffe- 
lektroden potential ist, wird der durch die innere Elek- 
trodenschicht 2 dringende Wasserstoff durch Reakti- 
on mit dem uberschussigen Sauerstoff verbraucht 
und die Bildung des Radikals wird unterdruckt. Der 
uberschussige Sauerstoff dringt durch den Protonen- 
leiter zu der Wasserstoffelektrode (Brennstoffelektro- 
de3), 

[0026] Falls das Potential der inneren Elektroden- 
schicht 2 durch einen Potentiostat 5 elektrisch ver- 
bunden zwischen der inneren Elektrodenschicht 2 
und der Brennstoffelektrode 3 geregelt wird. so dass 
das Potential der inneren Elektrodenschicht 2 negativ 
ist (aber bevorzugt nicht in einem derartigen Grad, 
dass Radikale erzeugt werden) und der Reduktlons- 
strom vorgesehen wird, wird der uberschussige Sau- 
erstoff zu Wasser auf der Inneren Elektrodenschicht 

2 reduziert, um den die Seite der Brennstoffelektrode 

3 erreichenden Sauerstoff zu minimieren. 

[0027] Die Regelung in dem Fall der Fig. 2 wird. wie 
die der Fig. 1 . durch Konstruktion eines Stromkreises 
einschlielilich eInes Potentiostaten 5 zum Vorsehen 
des elektrischen Stroms zwischen der inneren Elek- 
trodenschicht 2 und der Oxidationsmittelelektrode 1 
und durch Regelung des Potentials der inneren Elek- 
trodenschicht 2 geregelt. 

[0028] Ferner konnen mehrere innere Elektroden- 
schichten in dem Protonenleiter angeordnet werden» 
um das Elektrodenpotential davon zu regeln. Die in- 
nere Elektrodenschicht kann mit Partikein von einem 
Oder mehreren getragerten Katalysatoren aufgebaut 
und zwischen Protonenleitem eingeschoben sein. 
Die innere Elektrodenschicht sollte per se bevorzugt 
die Protonenleitung enthalten, so dass die innere 
Elektrodenschicht nicht die lonenleitung des Proto- 
nenleiters isoliert. Um isolation zu verhlndern, kann 
die Elektrodenschicht durch Kombination der Kataly- 



satorpartlkel mit dem Protonenleiter aufgebaut wer- 
den. 

[0029] Ein bevorzugtes Ausfuhrungsbeispiel der Er- 
findung stellt eine Brennstoffeelle zur Verfugung, wel- 
che ein Elektrolyt einschlielilich eines Protonenle iters 
enthalt, eine Brennstoffelektrode, vorgesehen an ei- 
ner ersten Seite des Elektrolyts. eine Oxidationsmit- 
telelektrode, vorgesehen an einer zweiten Seite des 
Elektrolyts, wenigstens eine innere Elektrode vorge- 
sehen in dem Elektrolyt und eine Einrichtung zum An- 
legen einer elektrischen Spannung vorgesehen ent- 
weder zwischen der inneren Elektrode und der 
Brennstoffelektrode oder zwischen der inneren Elek- 
trode und der Oxidationsmittelelektrode. 
[0030] Gemali einem weiteren bevorzugten Ausfuh- 
rungsbeispiel der vorliegenden Erfindung enthalt ein 
Regelungsverfahren fur eine Brennstoffeeile einen 
Elektrolyt einschlielilich einem Protonenleiter, eine 
Brennstoffelektrode, vorgesehen an einer ersten Sei- 
te des Elektrolyts, eine Oxidationsmittelelektrode, 
vorgesehen an einer zweiten Seite des Elektrolyts, 
und wenigstens eine innere Elektrode vorgesehen in 
dem Elektrolyt. Eine Bewegung des Brennstoffs oder 
des Oxidationsmittels In dem Elektrolyt wird durch 
Aniegen einer elektrischen Spannung entweder zwi- 
schen der inneren Elektrode und der Brennstoffelek- 
trode Oder zwischen der inneren Elektrode und der 
Oxidationsmittelelektrode geregelt. 

BEISPIELE 

[0031] Nach allgemeiner Beschreibung dieser Erfin- 
dung kann ein weiteres Verstandnis mil Bezug auf 
bestimmte spezlfische Beispiele erhalten werden. 
welche hierin nur zu Veranschaulichungszwecken 
vorgesehen werden und nicht beabsichtigen be- 
grenzend zu sein, es sei denn, es wird anders ange- 
geben. 

[0032] Nach Eintauchen eines Kohlenstoffpapiers 
mit einer Starke von 180 pm (<p 36.5 mm) in eine 
20%-ige PTFE-Dispersionslosung und Trocknen des 
Kohlenstoffpapiers wird das Kohlenstoffpapier bei 
400X zur WasserabstoBung kalziniert. Eine Paste 
aus Ruli und Ethylenglykol wird als ein Siebdruck auf 
einer Oberflache des Kohlenstoffpapiers gebildet; 
dann wird das Kohlenstoffpapier luftgetrocknet und 
danach im Vakuum funf Stunden bei 140°C getrock- 
net. Danach wird an der RuHschicht die Wasserab- 
stoliungsbehandlung, mit demselben Verfahren wie 
das Vorsehen der Wasserabsto&ung an dem Kohlen- 
stoffpapier durchgefuhrt. Eine Platinkatalysatorpaste, 
gemischt mit einem Platin enthaltenden Kohlenstoff- 
katalysator (enthaltene Platinmenge z.B. 40 
Gew.-%), eine Hochpolymerfestelektrolytmembranlo- 
sung (NAFION-Losung: Marke von Dupont) und Iso- 
propylalkohol als Dispersionslosung wird auf die 
RuBschicht mit einer Starke von 300 |jm mit einem 
Applikator aufgetragen und im Vakuum fiir 2 Stunden 
bei 80'C getrocknet, um die Elektrode mit der Kataly- 
satorschicht zu bllden. 
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[0033] 2wel Hochpolymerfeststoffelektrolytmemb- 
ranen von 35 pm, hergestellt durch Strahlungspfropf- 
polymerisation von Styrol in einem ETFE-Basisfilm 
mit elner Starke von 25 pm und durch Durchfiihren 
von Sulfonierung mit Chlorschwefelsaure, warden in 
die gleiche Grofie (? etwa 60mm) geschnitten und 
getrocknet. Eine vorbestimmte Auttragsmenge der 
vorher erwahnten Platinkatalysatorpaste wird auf 
eine Oberflache einer der Membranen gespruht und 
die Membran wird iuftgetrocknet und dann im Vaku- 
um fur zwei Stunden bei 80''C getrocknet. 
[0034] Eine Membran mil innerer Platinkatalysator- 
schicht/Elektrode-Kombinationskorper {6.h. hiemach 
bezelclinet ats MEA mit Platinkatalysatorschiclit) 
wird hergestellt durch Eintauchen beider Membranen 
in das Wasser, Einschieben des Platinnetzes mit ei- 
ner Platinbleileitung (150 Maschen, Leitungsdurch- 
messer 20 pm) zwischen zwei Hochpolymerfeststoff- 
elektrolytmembranen, welche die Oberflache aufge- 
tragen mit der Platinkatalysatorpaste innerlich positl- 
onieren, durch Positionieren der Elektrode mit der 
Katalysatorschicht an der AuBenseile der Membra- 
nen auf beiden Seiten, und durch gieichmafiige Kon- 
jugation mit einer Heifipresse (z.B. ISO'^C. 
80kg/cm^). 

[0035] Die Brennstoffzelle wird durch Fixieren des 
MEA mit einer Platlnkatalysatorschlcht. eingefasst 
durch kleine Kollektoren zur Oberprufung, dass sie 
einen Gaskanal haben. aufgebaut. Ein Versuchs- 
stromkreis, wie in der Fig. 1 gezeigt. welcher den Po- 
tentiostat zwischen der Anode (d.h. der Brennstoffe- 
lektrode) und der inneren Platinkatalysatorelektro- 
denschicht der Membran verbindet, wird konstruiert. 
[0036] Der Wasserstoff an der Anode und der Sau- 
erstoff an der Kathode warden durch einen Gas- 
sprudler (Warmezuruckhaltung bel etwa 30'C) fiir je- 
des Gas befeuchtet und der Gasaustausch in Gas- 
rohren und im Brennstoffeellenkorper wird durch 
Stromen des reinen Wassers mit 100 ml pro Minute 
fiir 20 Minuten durchgefuhrt. Danach werden die 
Gasventile jedes Gaseinlasses und Gasauslasses 
der Brennstoffeelle geschlossen, etwa ein Liter (d.h. 
Volumen einschdelilich dem inneren Volumen der 
Brennstoffzelle und der angebrachten Gasrohren) je- 
des Gases wird unter zwei Atmospharen injiziert und 
die Zelltemperatur wird bei SO^'C gehalten. Das Po- 
tential der inneren Rati n katalysatorschicht der Mem- 
bran wird auf + 0.8V durch das Potentiostat mit Be- 
zug auf die Anode geregelt und der Gasinjektionszu- 
stand (keine Belastung) wird fiir funfzehn Stunden 
aufrecht erhalten. Das Vergleichexperiment unter 
Gasinjektion wird zur Venwendung von verschiede- 
nen MEA (Membran mit innerer Elektrode) mit der 
gleichen Spezifikation unter derselben Bedingung 
durchgefuhrt, auder dass die Potentialregelung der 
inneren Elektrode nicht durchgefuhrt wind. 
[0037] Bei Vergleich der Anderung der elektrischen 
Spannung der Zelle wahrend des Gasinjektionsexpe- 
riments sinkt die elektrische Spannung der Zelle im 
Laufe der Zeit in dem Zustand ab, dass die Potisntial- 



regelung der inneren . Platinkatalysatorschicht der 
Membran nicht durchgefuhrt wird. Im Gegensatz 
dazu wird eine konstante elektrische Spannung nahe 
der anfanglichen elektrischen Spannung bis zum 
Ende des Experiments erhalten in dem Fall, dass die 
Potentialkontrolle nicht durchgefuhrt wird. 
[0038] Bei einem Gasinjektionsexperiment iiber 15 
Stunden wird der MEA aus der Testzelle durch Aus- 
lecken des Gases entfernt, die Elektrode und die Ka- 
talysatorschicht, angehaftet an der Hochpolymere- 
lektrolytmembran wird entfernt. um eine einzelne 
Membran zu erzeugen. in 1N KOH getaucht, um den 
Einfluss durch das in der Membran enthaltene Was- 
ser zu entfernen, und getrocknet, um eine FT-IR-Ana- 
lyse durchzufuhren, 

[0039] Gemafi dem Experiment ohne Durchfuhrung 
der Potentialregelung andert sich die Hohe des Infra- 
rota bsorptionspeaks (Wellenzahl 2980 cm'^), die aus 
der C-H-Streckungsvibration des ETFE herruhrt, wel- 
ches ein Basisfilm der Membran ist, nicht; folglich 
wird daraus geschlossen, dass der Basisfilm nicht 
verschlechtert ist. Jedoch sind die Hohen der Peaks 
(Wellenzahl 2930cm"^) bezogen auf die C-H-Stre- 
ckungsvibration des Benzolrings des Styrols (Pfrop- 
fenkette) und des Peaks (Wellenzahl 1410cm"^) be- 
zogen auf die C-C-Streckungsvibration des Benzol- 
rings offensichtlich abgesenkt und das durch den 
Oxidationsabbau der Membran aufgepfropfte Styrol 
fehlt. 

[0040] Andererseits wird bei der vorliegenden Erfin- 
dung mit Durchfuhrung der Potentialregelung die 
Hohe des Peaks, verglichen mit der Hohe vor dem 
Experiment, nicht geandert und eine Verschlechte- 
rung der Membran wird nicht beobachtet. 
[0041] Das vorhergehende Resultat wird erzielt 
durch die WIrkung der Unterdruckung der Ver- 
schlechterung der Membran und ein Absinken der 
elektrischen Spannung der Zelle durch Mischung der 
Gase und durch Unterdruckung der Permeation des 
Wasserstoffs zu der Oxidatlonsmittelelektrodenseite 
durch Proton ie rung des Wasserstoffgases, etwa um 
die Permeation zu der Gegenelektrodenseite durch 
Oxidierung an der inneren Elektrodenschicht der 
Membran mit dem Potential durch Regelung des Po- 
tentials der inneren Elektrodenschicht der Membran 
zu regein. 

[0042] Ein zweites Ausfuhrungsbeispiel der voriie- 
genden Erfindung wird wIe folgt eriautert. Eine Kata- 
lysatorelektrode, hergestellt durch das Verfahren des 
ersten Ausfuhrungsbeispiels, eine GORE-SE- 
LECT-Membran (Japan Gore-Tex. Starke 30 pm. 
Durchmesser etwa 6 cm) und eine GORE-SE- 
LECT-Membran, versehen mit einer Katalysatorpas- 
te auf einer Seite von der gleichen Grdfle, werden 
vorbereitet. Ein MEA einschlieftlich einer Platinkata- 
lysatorschicht erzeugt durch Einschieben einer Plat- 
infolie von 20 pm zwischen zwei GORE-SE- 
LECT-Membranen, welche die Oberflachen verse- 
hen mit dem Platinkatalysator Innenseitig positioniert 
und mit der Wasser getrankt sind, und ein normaler 
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MEA (ohne innere Elektrodenschlcht, eine GO- 
RE-SELECT-Membran) werden erzeugt. 
[0043] Ahnlich dem ersten Ausfiihrungsbeispiel 
werden die MEA zu den kleinen Brennstoffzellen fur 
die Untersuchung zusammengesetzt, um den Poten- 
tialzusatzstromkreis der inneren Katalysalorelektro- 
de, wie in der Fig. 1 gezeigt, aufeubauen. Ein Elek- 
trolytstrom 3A wird zu einer Wasserelektrolytzelle en- 
erg is iert, um das Wasserstoffgas und das Sauers toff- 
gas zu erzeugen und das uber den Gassprudler be- 
feuchtete Gas einzubringen (z.B. wird die Temperatur 
wird bei 50'*C auf der Wasserstoffseite und 40°C auf 
der Sauerstoffselte gehalten) einscliliefllich des rei- 
nen Wassers zu der Brennstoffzelle, deren Tempera- 
tur bei 75X gehalten wird. Mit dem vorhergehenden 
Aufbau wird ein Zyklusbetriebstest mit wiederholen- 
dem Belastungsbetrieb (z.B, Last der elektrischen 
Stromdichte 0,1 A/cm^) fur eine 1 Minute und ein 
Nichtbelastungsbetrieb (d.h. eiektrischer Span- 
nungsbetrieb mit offenem Stromkreis) fur drei Minu- 
ten durchgefuhrt. Der Zyklusbetrlebtest des her- 
kommlichen MEA wird unter den gletchen Bedingun- 
gen durchgefuhrt, auRer dass an dem getrennten, 
normalen MEA kein Potential angelegt wird, um das 
Verhalten der Zellen zu vergleichen. 
[0044] Demgemali erhalt der MEA mit der Platinka- 
talysatorschicht eine stabile elektrische Spannung 
(elektrische Spannung mit offenem Stromkreis) von 
etwa 1V, annahernd gleich zu der theoret'schen elek- 
trischen Spannung 200 Stunden nach Beginn des 
Betriebs. Auf der anderen Seite, mit dem nonmalen 
MEA, wird die elektrische Ausgabespannung (elektri- 
sche Spannung mit offenem Stromkreis) wahrschein- 
lich nach etwa 100 Stunden absinken. die Fluktuation 
steigen und der Betrieb wird beendet. Bei Analyse 
der Ursache des Betriebsendes durch Entfernen des 
MEA aus der Zelle, ist die Membran verschlechtert 
und darauf hat ein Loch. 

[0045] Das vorhergehende Ergebnis wird als der 
Unterschied der Bestandigkeit von MEA durch die 
Wirkung der Unterdmckung der Verschlechterung 
der Membran und der Stabilisierung der elektrischen 
Spannung der Zelle (elektrische Spannung mit offe- 
nem Stromkreis) durch Unterdruckung der Permeati- 
on von Wasserstoff zu den Oxldationsmittelelektro- 
den (Sauerstoffelektrodenseite) sowohl im Falle des 
Belastungsbetrlebsmodus als auch des Modus der 
elektrischen Spannung mit offenem Stromkreis durch 
Durchfuhrung der Potentialregelung der inneren 
Elektrodenschichtelektrode des MEA mit einer Platin- 
katalysatorschicht erhalten. 

[0046] Offensichtlich sind zahlrelche Modifikationen 
und Variationen der voriiegenden Erfindung im Lichte 
der hierin erhaltenen Lehre moglich. Es ist daher zu 
verstehen, dass innerhalb des Umfangs der beige- 
fugten Anspriiche die Erfindung anders als speziflsch 
hierin beschrieben durchgefuhrt werden kann. 
[0047] Ein Ausfuhrungsbeispiel der voriiegenden 
Erfindung stellt eine Brennstoffzelle zur Verfugung, 
welche ein Elektrolyt mit wenigstens einem Proto- 



nenleiter, einer Brennstoffelektrode. vorgesehen an 
einer ersten Seite des Elektrolyts. einer Oxidations- 
mittelelektrode. vorgesehen an einer zweiten Seite 
des Eiektrolyts. wenigstens einer inneren Elektrode, 
vorgesehen In dem Elektrolyt, und einer Einrichtung 
zum Aniegen einer elektrischen Spannung. vorgese- 
hen entweder zwischen der inneren Elektrode und 
der Brennstoffelektrode oder zwischen der inneren 
Elektrode und der Oxidatlonsmittelelektrode enthalt. 
Andere Ausfiihrungsformen enthalten Herstellungs- 
verfahren und Verwendungen und das Regein der 
Brennstoffzelle. 

Patentanspruche 

1. Brennstoffzelle mit: 
einem Elektrolyt mit wenigstens einem Protonenlei- 
ter; 

einer Brennstoffelektrode, vorgesehen auf einer ers- 
ten Seite des Eiektrolyts; 

einer Oxidatlonsmittelelektrode, vorgesehen auf ei- 
ner zweiten Seite des Eiektrolyts; 
wenigstens einer inneren Elektrode. vorgesehen in 
dem Elektrolyt; und 

einer Einrichtung zum Aniegen einer elektrischen 
Spannung, vorgesehen entweder zwischen der inne- 
ren Elektrode und der Brennstoffelektrode oder zwi- 
schen der inneren Elektrode und der Oxidatlonsmit- 
telelektrode. 

2. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 , wobei die in- 
nere Elektrode eine einzelne Schicht ist. 

3. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, wobei die in- 
nere Elektrode mehrere Schichten umfasst. 

4. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, wobei das 
Elektrolyt wenigstens eine lonenaustauschmembran 
umfasst. 

5. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, ferner we- 
nigstens mit einem Brennstoff. ausgewahit aus der 
Gruppe bestehend aus Wasserstoff. Methanol und 
einer Mischung davon. 

6. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, wobei die 
Einrichtung zum Aniegen einer elektrischen Span- 
nung wenigstens ein Potentiostat umfasst, elektrisch 
verbunden zwischen der inneren Elektrode und der 
Brennstoffelektrode. 

7. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, wobei die 
Einrichtung zum Aniegen einer elektrischen Span- 
nung wenigstens ein Potentiostat umfasst. elektrisch 
verbunden zwischen der inneren Elektrode und der 
Oxidatlonsmittelelektrode. 

8. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, wobei das 
Potential der inneren Elektrodenschlcht durch ein Po- 
tentiostat elektrisch verbunden zwischen der inneren 
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Eiektrode und der Brennstoffelektrode geregelt ist. 

9. Brennstoffzelle nach Anspruch 1. wobei das 
Potential derinneren Elektrodenschlchtdurch ein Po- 
tentlostat elektrisch verbunden zwischen der Inneren 
Eiektrode und der Oxidationsmittelelektrode geregelt 
ist. 

10. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, wobei die 
Innere Eiektrode Partikel von einem oder mehreren 
Katalysatoren auf eInem oder mehreren Tragern um> 
fasst und durch nnehrere Protonenkonduktoren ein- 
gefasst ist. 

11. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, wobei die 
innere Eiektrode Partikel von einem oder mehreren 
Katalysatoren auf einem oder mehreren Tragern um- 
fasst und durch mehrere Protonenleiter eingefasst ist 
und wobei der Katalysator Platin umfasst. 

12. Brennstoffzelle nach Anspruch 1. wobei das 
Elektrolyt ein Hochpolymerfestelektrolyt umfasst. 

13. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, die ferner 
ein Oder mehrere Kollektoren umfasst. 

14. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, die ferner 
eine Kanaleinrichtung zum Transport einer oder meh- 
rerer Flussigkeiten umfasst, ausgewahit aus der 
Gruppe bestehend aus Brennstoff, Wasserstoff, Me- 
thanol, Sauerstoff. Luft. Wasser und einer Mischung 
davon zu oder aus der Brennstoffzelle. 

15. Elektrizitatserzeugungsverfahren mit in Kon- 
takt bringen wenigstens eines Brennstoffs und we- 
nigstens eines Oxidationsmittels mit der in Anspruch 
1 beanspruchten Brennstoffzelle. 

16. Verfahren zur Herstellung der in Anspruch 1 
beanspruchten Brennstoffzelle, mit dem elektrischen 
Verbinden der Einrichtung zum Aniegen einer elektri- 
schen Spannung zwischen der Inneren Eiektrode 
und der Brennstoffelektrode oder zwischen der inne- 
ren Eiektrode und der Oxidationsmittelelektrode. 

17. Verfahren nach Anspruch 16, wobei die Ein- 
richtung zum Aniegen einer elektrischen Spannung 
wenigstens ein Potentiostat elektrisch verbunden 
zwischen der inneren Eiektrode und der Brennstoffe- 
lektrode Oder zwischen der inneren Eiektrode und der 
Oxidationsmittelelektrode umfasst. 

1 8. Verfahren zur Regelung einer Brennstoffzel- 
le, wobei die Brennstoffzelle umfasst: 

ein Elektrolyt mit wenigstens einem Protonenleiter; 
eine Brennstoffelektrode, vorgesehen auf einer ers- 
ten Seite des Elektrolyts; 

einer Oxidationsmittelelektrode, vorgesehen auf ei- 
ner zweiten Seite des Elektrolyts; 
wenigstens einer inneren Eiektrode, vorgesehen in 



dem Elektrolyt: 
wobei das Verfahren umfasst: 
Regelung einer Bewegung des Brennstoffs und des 
Oxidationsmittels In dem Elektrolyt durch Aniegen ei- 
ner elektrischen Spannung entweder zwischen der 
inneren Eiektrode und der Brennstoffelektrode oder 
zwischen der inneren Eiektrode und der Oxidations- 
mittelelektrode. 

19. Verfahren nach Anspruch 18, wobei die elek- 
trische Spannung wenigstens durch ein Potentiostat 
geregelt wird. 

Es folgen 2 Blatt Zeichnungen 
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